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論文題名 
 
Studies on Transformation of Tetrafluoroethylene by Using Palladium or Copper Complexes 
(パラジウムまたは銅錯体を用いるテトラフルオロエチレンの変換反応に関する研究) 
 
論文内容の要旨 
 
 
 本論文は、パラジウムまたは銅錯体を用いたテトラフルオロエチレンの変換反応に関する研究成果をまとめたもの
である。 
 
第一章では全体の緒言として、現在広く利用されているテトラフルオロエチレンの変換反応とその課題について述
べた。また、本研究で開発した手法により合成可能である、トリフルオロスチレンおよびテトラフルオロエチレン架
橋構造を有する化合物の用途、現在の合成法、およびその課題についてまとめた。 
 
 第二章では、パラジウム触媒を用いたテトラフルオロエチレンとホウ素化合物との無塩基カップリング反応につい
て述べた。この手法を用いることで、テトラフルオロエチレンを原料として一段階で様々な官能基を有するトリフル
オロスチレン誘導体が合成可能であった。また反応機構に関する検討の結果、この反応は炭素－フッ素結合の酸化的
付加により生じるフルオロパラジウム錯体を中間体として進行していることが分かった。このフルオロパラジウム錯
体がホウ素化合物に対して高い反応性を有しているために、触媒反応が塩基を添加しなくても進行することを明らか
とした。更に、この手法はテトラフルオロエチレン以外の含フッ素アルケン、含フッ素アレーン類にも適用可能であ
ることを見出した。 
 
 第三章では、パラジウム触媒を用いたテトラフルオロエチレンとケイ素化合物との無塩基カップリング反応につい
て述べた。この反応も酸化的付加により生じるフルオロパラジウム錯体を鍵中間体として進行しており、この錯体の
ケイ素化合物に対する高い反応性が重要であった。また、触媒反応の進行に伴って副生するフルオロシラン類が触媒
反応を加速させていることを見出すとともに、触媒量のフルオロシラン類を添加して反応を行うことで、触媒反応の
効率が著しく向上することを明らかとした。 
 
 第四章では、ホウ素化合物と銅錯体から調製した有機銅錯体と、テトラフルオロエチレンとのカルボキュプレーシ
ョンと呼ばれる付加反応を利用することで、種々のフルオロアルキル銅錯体が形成されることを明らかとした。これ
らのフルオロアルキル銅錯体は安価な原料から容易に合成可能であり、数ヶ月間にわたり室温にて保管しても純度が
低下することはなかった。また、この錯体を試薬として用いて反応を行うことで、テトラフルオロエチレン架橋構造
を有するさまざまな化合物が合成可能であることを見出した。更に、テトラフルオロエチレン架橋構造を有する液晶
化合物の短段階合成が、この手法を応用することで可能となることを明らかとした。 
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